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希土類元素の多極子自由度を利用したナノデバイスの開発
義和石川（理学）理工学研究部研究代表者
(1）プロジェクトの背景・目的
希土類金属を含む強相関電子系物質は、フェルミ面近傍に状態密度の高い状態が形成さ
れることが一つの大きな特徴である。また、最近では、希土類元素の4f電子に由来する
磁気的双極子だけでなく、電気的4重極子や8重極子の発現が原因と思われる特異な性質
が注目され、これによるエントロピーの増大、新しい相転移の出現等の特異な性質を利用
した熱・電気ナノデバイスの可能性が指摘されている。
我々は、このような新しいナノデバイスの、特に、磁場との相乗効果を持つ新規デバイ
スの低温・強磁場等の極端条件下での物性解明と、新素材の創製・試作・加工および評価
を行い、特許化、起業化につなげていくことを目標とする。
(2）研究成果
[PrPd3の磁場中での比熱］
今年度の成果としてプラセオジウム化合物の磁場中での比熱の研究で成果を得ること
ができた。特に PrPd3の金属間化合物では、最低温度は絶対温度0. 5Kまで、最高磁場
8テスラまでの比熱を測定した。その結果、 0. 5Kから 4Kまでの極低温領域で大きな
エントロビーの変化を見つけることができた。このエントロビー変化はプラセオジウム電
子の4f電子によるものであり、結晶電場により基底状態が 3重項に縮退したr5状態にあ
ることが明らかになった。磁場中比熱とエントロビー変化を下図に示す。
. . - 14 1よぶ向。T;1,[ ~，二三pi) [ Rl凶
6 1－－墨 n 冊一C{2T) 'f r_:ar毛足 叩叫：三rJ-1 2 
…恥W C(3T）手‘
円－＋・－・C(4ηミャ
＋ー－－－C(5T)~己 4
mぺ3…C(6T）ν
C(8T) 3 
???
Rln3 
PrPd3 
o : S(0 T) 
.:J : S (6 T) 
: S (8T) 
ゾ吟{,) 
tコ
出 8
0 s 
主 6・”
∞ 
4 
10 
8 
l 
? ?
?
? 。
10 4 6 
Tempe悶細部｛託）
磁場0,6,8テスラでのエントロビーの
温度依存性。
2 
49 
図からわかるように0. 9 Kにある磁気転移と考えられる異常点は8テスラの高磁場で
も大きな変化が見られない。磁場に鈍感なこの異常点の温度依存性を確定した。この成果
は昨年アムステルダムで、開催された第25回低温国際会議で報告した。（発表論文の 2)
[PrCu4Auの磁場中での比熱］
このPrCu4Auも希土類元素プラセオジウムを含む立方晶の結晶構造をしている金属間
化合物である。磁気転移と考えられる異常温度2. 3 Kが PrPd3と比較してやや高い。そ
のためプラセオジウムの原子核による核比熱の影響が明瞭に見られ、 4f電子による寄与
と分離することができた。下の 2つの図から分かるように、 PrCu4Auでは3テスラで異常
温度が消失し、エントロビーが磁場により大きく減少していることが分かつた。結晶電場
による基底状態は、この場合も、 3重項のr3であることを確定した。
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での、温度0.5から IOKまでの比熱の温度
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6テスラまでの磁場下での比熱／温度（CIT)
の温度依存性。エントロビーはCITとx軸
との聞の面積。
上の左図の点線は、 6テスラでのゼーマン効果によるショットキー比熱の計算値である。
また、核比熱の定量的な解析から得られる核位置での内部磁場の大きさが得られ、 4f電
子の基底状態がr3であるとの仮定と無矛盾である。この成果は、ヨーロッパの雑誌、Journal
of Physics: Condensed Matterに受理され、現在、印刷中である。 （発表論文の 1)
［論文発表］ 発表された研究論文を以下に示す。印刷中を含む。
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(3）プロジェクト成果（特許，起業，技術移転等）
［特許出願］ なし。
ただし、以下に述べるように、今度の起業化に向けた試験研究を申請している。
(4）プロジェクト成果の応用・効果・構想（起業計画，市場での応用・効果，特許化構想）
［シーズ発掘試験研究申請］
独立行政法人科学技術振興機構が募集するシーズ発掘試験研究に申請することができた。
課題名は「電子スピンを利用した磁気断熱消磁による極低温生成技術の開発」である。こ
の研究では、希土類金属の電子の磁気スヒ。ンエントロビーを利用して、極低温である絶対
温度 lK近傍での極低温を生成する技術を構築する。具体的には、希土類金属を含む金属
間化合物によるデバイスを作製し、電子スピンを利用した磁気断熱消磁による極低温を生
成する。
一般的には原子核スピンを利用した冷却技術やヘリウム3元素を利用した冷却技術は既
に確立されているが、この冷却技術は、自然界に存在しない人工元素であるヘリウム 3元
素を必要としない方法であり、原子炉で製造するヘリウム 3と比較してはるかに安価なこ
と、金属間化合物によるデバイスは線材やノ〈ルク材への加工が容易なこと、電磁気的によ
る冷却作業が可能等、種々の製品の応用が期待でき、経済的、実用的なメリットも多い。
新規性と優位性については、以下の点をあげることができる。（i）ヘリウム3を使用せず、
希土類金属を使用することが重要な優位点である。通常、絶対温度2K以下の極低温の生
成方法としてヘリウム 3を利用するが、ヘリウム3は原子炉で製造される高価な人工元素
である。 (ii）希土類元素の電子スピンの自由度を利用して、エントロビーを得て極低温
を生成しようとする点が新規な点である。通常は、原子核の核スピンによるエントロビー
で極低温生成技術である。 (iii）我々は既に、極低温で、巨大エントロビーを有するセリウ
ム金属化合物を見出している。
(5）利用施設
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．極限環境先進材料評価システム： 利用内容は極低温、強磁場下での電気的・磁気的・
熱的材料評価。測定の温度範囲は絶対温度0. 5Kから 30 0 K。測定磁場は8テスラ
まで。利用頻度は約14日／月
高出力・高分解能X線回折システム： 粉末回折総合解析装置部、利用内容はCu-KaX 
線粉末回折による構造解析、または、単結晶試料による結晶方位の決定。利用頻度は約
5日／月
